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\WORD VOORAF 
Het in dit rapport beschreven onderzoek had tot doel na te gaan of het 
mogelijk is het percentage coating vast te stellen op "kunsthars ge-
coate langzaamwerkende NPK- meststoffen" met behulp van Nabij Infrarood 
Reflect ie Spectroscopie (NIRS) . 
Gebleken is dat via bepaling van de hoeveelheid coating tesamen met de 
NPK-samenstelling de identiteit van dit type produkten gecontroleerd 
kan \.;rorden. 
Voor de verschillende produkten uit het leveringsprogramma van de fir -
ma Sierra worden verschillende werkingsduren gegarandeerd. Deze kunnen 
variëren van 3 à 4 tot 12 à 14 maanden. 
Een controle of de door Sierra gegarandeerde werkingsduren overeenko-
men met de "landbouwkundige \o~erkingsduren " ligt niet op het terrein 
van het RIKILT en is derhalve ook niet onderzocht . 
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A BRIEF SIERRA MET BETREKKING TOT 20 SPECIAAL TOEBEREIDE NPK-HESTSTOF 
HONSTERS 
B BRIEF SIERtU. MET BETREKKING TOT 22 NPK -HESTSTSOnlONSTERS UIT DE 
PRAKTIJK 
lil 
SAMENVATTING 
Aan de firma Sierra Chemica! Europe BV te Heerlen is in het verleden 
onder no . 864 ontheffing van de verbodsbepalingen meststoffen verleend 
voor het in de handel brengen van '' kunsthars gecoate langzaamwerkende 
NPK- meststoffen '', De wetgeving gebiedt, dat er methoden zijn om een 
specifieke samenstelling en/of werkzaamheid van een produkt te contro-
leren. Voor de onder ontheffing no . 864 in de handel gebrachte prodok-
ten is er geen controlemethode om de werkingsduur te controleren . 
De firma Sierra garandeert voor de diverse produkten verschillende 
tijdsduren van werkzaamheid; deze kunnen variären van 3-4 maanden tot 
12- 14 maanden . Deze werkingsduur wordt bepaald door de gebruikte NPK-
grondstof en de hierop aangebrachte hoeveelheid coating. Proefonder-
vindelijk is vastgesteld welke hoeveelheid coating op welke NPK-grond-
stof dient te worden aangebracht om de gewenste werkingsduur te ver-
krijgen. Sierra controleert dit stelselmatig met de zogenaamde ''sand-
leach test". Hierbij ~o~ordt een bepaalde hoeveelheid produkt opgeslagen 
in een trechter met zand. Elke week gedurende de werkingsduur wordt 
deze trechter doorgespoeld met een hoeveelheid water . In het uitgelek-
te water is dan vast te stellen of het produkt nog waardegevende be-
standdelen afstaat. Deze sand-leach test is echter in de praktijk voor 
controledoeleinden door de overheid niet erg geschikt. Bij een produkt 
met een werkingsduur van 12-14 maanden zou de controle op deze manier 
ook 12-14 maanden duren. 
Door het RIKILT is samen met de firma Sierra onderzoek verricht naar 
de mogelijkheden om achteraf de hoeveelheid coating vast te stellen 
aan onder bovengenoemde ontheffing verhande l de produkten. 
Deze eventueel vast te stellen hoeveelheid coating bepaalt namelijk 
tesamen met de eveneens vast te stellen samenstelling van de NPK-
grondstof de identiteit van het produkt en als zodanig ook, conform de 
garanties van de firma Sierre, de bijbehorende werkingsduur. 
Onderzoek met behulp van nabij-infrarood-reflectie-spectroscopie 
(NIRS) lijkt hierbij mogelijkheden te bieden . Voor een representatieve 
calibratieset van 42 monsters werd een multiple correlatie coëfficient 
berekend van 0,990, met daarbij een standard error of calibration 
(SEC) van 0,54% tussen de door de producent opgegeven percentages coa-
ting en de met NIRS voorspelde percentages . Door het ontbreken van 
IV 
exacte informatie over de namo,~keurigheid van de opgebrachte hoeveel-
heid coating en over de eventuele bemonsteringstout is niet aan te ge-
ven welk gedeelte van de SEC hierdoor wordt veroorzaakt. 
Er wordt op dit moment verwacht dat de vaststelling van de hoeveelheid 
coating met NIRS in een eindprodukt mogelijk moet zijn met een namo,~­
keurigheid van+ 10% relatief, met een minimum van 0,5% absoluut. 
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1 INLEIDING 
In het kader van de Nederlandse Meststoffenwetgeving bestaat de moge-
lijkheid om produkten die niet voorkomen op de Lijst van Meststoffen 
toch in de handel te brengen; dit kan met behulp van een zogenaamde 
"ontheffing". 
Aan de firma Sierra Chemica! Europe BV te Heerlen is onder no . 864 
ontheffing verleend tot het in de handel brengen van "kunsthars gecoa-
te langzaanmerkende NPK-meststoffen". De \>letgeving gebiedt, dat er me-
thoden dienen te zijn om een specifieke samenstelling en/of werkzaam-
heid van een produkt te controleren. Voor de onder ontheffing no. 864 
in de handel gebrachte produkten zijn dergelijke controle-methoden 
niet beschikbaar . 
De firma Sierra garandeert voor de diverse produkten verschillende 
tijden van werkzaamheid; deze kan variëren van 3-4 maanden tot 12-14 
maanden. Deze werkingsduur wordt voornamelijk bepaald door de gebruik-
te NPK-grondstof en de hierop aangebrachte hoeveelheid coating. De 
firma Sierra heeft proefondervindelijk vastgesteld welke hoeveelheid 
coating op welke NPK-grondstof gebracht dient te worden om de gewenste 
werkingsduur te verkrijgen . Men controleert dit stelselmatig met de 
zogenaamde " sand-leach-test". Hierbij \>lordt een bepaalde hoeveelheid 
produkt opgeslagen in een trechter met zand . Elke week gedurende de 
gehele werkingsduur wordt deze trechter doorgespoeld met een hoeveel-
heid water. In het uitgelekte water is dan vast te stellen of het pro-
dukt nog waardegevende bestanddelen afstaat. 
De sand-leach-test is echter in de praktijk voor controle-doeleinden 
niet erg geschikt. Bij een produkt met een werkingsduur van 12 - 1L, 
maanden zou de controle op deze manier ook 12-14 maanden duren . 
Derhalve is door het RIKILT tesamen met de firma Sierra crienterend 
onderzoek verricht naar de mogelijkheden om achteraf de hoeveelheid 
coating vast te stellen aan onder deze ontheffing verhandelde produk-
ten. Deze hoeveelheid coating bepaalt tesamen met de samenstelling van 
de NPK-grondstof de identiteit van een produkt en vervolgens, conform 
de garanties van de firma Sierra, de bijbehorende werkingsduur. 
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2 HATERIAAL EN METHODEN 
2.1 Honsters 
Een vooronderzoek heeft plaatsgevonden aan de hand van: 
- 3 monsters NPK-meststof met dezelfde samenstelling maar met ver-
schillende percentages coating (0, 6.1 en 9,9%) 
- vloeibare en gedroogde coating. (De gedroogde coating is na het pro-
duktieproces uit de trommel geschraapt) . 
Het eigenlijke onderzoek heeft plaatsgevonden aan de hand van: 
een serie van 20 speciaal toebereide monsters ("calibratieset") 
een serie van 22 praktijkmonsters. ("testset") 
Voor de samenstelling en coatingspercentages wordt verwezen naar bij-
lage A en B. 
Alle monsters waren afkomstsig van de firma Sierra Chemica! Europe BV. 
2.1.1 Produktie-informatie 
Bij de produktie wordt de coating, die voor het overgrote deel uit so-
ja-boonolie bestaat, op een NPK-grondstof gesproeid in een ronddraai-
ende trommel. De coating wordt op het produkt gedroogd bij een tempe-
o 
ratuur van ca. 120 C. De hoeveelheid op te brengen coating kan mini-
maal gevarieerd worden in stapjes van 0,25%. Eenmaal opgebrachte en 
gedroogde coating is niet meer uit het eindprodukt te "extraheren". 
2.1 . 2 Monstervoorbewerking 
De monsters zijn gemalen met een Retsch-molen, voorzien van een zeef 
van 0,5 mm. 
2 . 2 Apparatuur 
2.2.1 Algemeen 
Nabij-Infrarood Reflectie Spectroscopie (NIRS) is een analysetechniek 
die gebruik maakt van de specifieke absarpties die stoffen vertonen in 
het gebied van de nabij-infrarode straling (1100- 2500 nm). Omdat de 
reflectie gemeten wordt is oplossen van de stof niet nodig. 
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Door bij meerdere golflengten te meten is het mogelijk ook in samenge-
stelde produkten afzonderlijke componenten kwantitatief te bepalen. 
Voordelen van de techniek zijn dat de analyseresultaten zeer snel be-
schikbaar zijn (max. 90 sec . ), er geen chemieallen nodig zijn en dat 
de monstervoorbereiding veelal minimaal is. Nadeel van de techniek is 
dat de apparatuur uitgebreid gecalibreerd moet worden en het niet al -
tijd mogelijk is de absarpties in het samengestelde spectrum toe te 
schrijven aan een bepaalde component. 
2.2.2 Gebruikte apparatuur 
De NIR-apparatuur bestaat uit een Teehoicon Infra Alyzer-500 (IA-500), 
gekoppeld aan een HP-1000 minicomputer. Dit instrument is een compu-
tergestuurde spectrofotometer, uitgerust met een monochromator met be-
hulp waarvan spectra kunnen worden opgenomen over een golflengtegebied 
van 1100-2500 nm. 
Voor een meer uitgebreide beschrijving van deze apparatuur en he t ge-
bruik wordt ven.,ezen naar het "Operation Manual" van de Infra Alyzer-
500 (Lit • 1) . 
2.3 NIR-analyse 
2. 3 . 1 Algemeen 
Net behulp van een "multipe le lineaire regressie " programma (program-
ma: "all combination search") '"erden golflengten geselecteerd en cali-
bratiefactoren berekend die in combinatie de hoogste multipele corre-
latiecolfficient (R) en de laags te standaardafwijking van de verschil-
len gaven (SEC=standard error of calibration) tussen de NIR-,.,aarden e n 
de door de fabrikant opgegeven percentages coating. Tevens werd nage-
gaan of met de 1e of 2e afgeleide spectra betere resultaten verkregen 
'"orden . 
2 . 3.2 NPK- meststoffen, hele korrel 
Van alle monsters '"erd bij gebruik van een open mons tercup, in enkel-
voud een NIK-spectrum opgenomen. Voor elk monster werden reflectie-
waarden van met i ngen bij 350 golflengten (increment s van 4 nm over het 
golflengtegebied van 1100-2500 nm) opgeslagen op een "fixed hard disc" 
in de log 1/R vorm. (R = reflectie). 
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2. 3.3 NPK-meststoffen, gemalen 
Van alle monsters werd bij gebruik van een dichte, met een 
kwartsglaasje afgesloten, monstercup een NIR-spectrum opgenomen in 
zowel enkelvoud als in drievoud. 
De gemiddelde reflectiewaarden van de metingen (voor de simplometing 
bij 350 golflengten, increments van 4 nm, voor de triplometing bij 700 
golflengten, increments van 2 nm.) \-lerden opgeslagen op een "fixed 
hard disc" in de log 1/R vorm. 
3 RESULTATEN 
3.1 Vooronderzoek 
Aan de hand van 3 monsters NPK-meststof met verschillende percentages 
coating (0, 6,1 en 9,9) is nagegaan of de verschillen in percentage 
coating ook in de NIR-spectra tot uiting komen . Voor het karakterise-
ren van de verschillen zijn tevens NIR-spectra opgenomen van de zuive-
re coating, zowel in vloeibare als in vaste vorm. 
Figuur 1 toont de NIR-spectra van de drie ongemalen monsters . De twee 
brede pieken bij 1570 nm en 2100 nm worden veroorzaakt door N resp. P 
bevattende componenten. In fig. 2 is te zien dat tussen de 2300-2350 
nm zich twee kleine piekjes bevinden die niet voorkomen in het spec-
trum van de niet gecoate meststof. Figuur 3 toont de 2e afgeleide 
spectra van de monsters. Een lineair verband tussen absorptie en het 
percentage coating is nu waar te nemen bij de golflengten 2304 en 2343 
nm . Spectra van de vloeibare en vaste zuivere coating laten zien dat 
genoemde golflengten karakteristiek zijn voor de coating (figuur 4). 
Volgens Roy en Bah! (2) hebben de absorptiemaxima in het gebied van 
2300 - 2350 nm betrekking op combinatietonen van C-H rekvibraties in 
olie, terwijl in het gebied van 1700 - 1800 nm de eerste boventonen 
van deze vibraties absarpties vertonen. 
3.2 Calibratieset 
3.2.1 Hele korrel 
Met de 20 speciaal toebereide monsters (bijlage 1) zijn aan de hand 
van metingen aan de hele korrel een aantal calibratieberekeningen uit-
gevoerd. Met behulp van de 2e afgeleide rekenmethode werd het beste 
- 5-
resultaat verkregen. Er werd een multiple correlatie coefficient (R) 
berekend van 0,993, tussen de door de fabrikant opgegeven percentages 
coating en de met NIR voorspelde percentages coating met daarbij een 
Standard Error of Calibration (SEC) van 0,48% . De percentages coating 
op de monsters varieerden van 0 tot 12,8% met een gemiddelde van 
5,15% . 
3.2 . 2 Gemalen produkt 
Ook aan de hand van het gemalen produkt zi jn met deze 20 monsters be-
rekeningen uitgevoerd. Hierbij \olerd met een "All combination search" 
rekenprogramma een correlatiecoëfficient berekend van 0,998 met daar-
bij een SEC van 0,25%. 
3. 3 Testset 
De met behulp van de calibratieset verkregen ijklijnen zijn vervolgens 
getoetst aan onbekende monsters. Hiervoor werden door de fabrikant 22 
monsters NPK-meststof geselecteerd met uiteenlopende coating percenta-
ges en samengesteld uit diverse grondstoffen (bijlage 2) . Deze "test-
set " monsters zijn representatief voor de verschillende door de fabri-
kant te produceren NPK-meststoffen. 
3.3.1 Hele korrel 
Voor de testset-monsters hele korrel (n=22, zie bijlage 2) werd met 
behulp van de ijklijn, opgesteld aan de hand van de calibratieset , een 
standard error of predietien (SEP) berekend van 3,3%. Zoals in figuur 
5 te zien is is er echter sprake van een significant niveau verschil. 
Na correctie hiervoor bedraagt de SEP 1,5%. 
3.3 . 2 Gemalen produkt 
Voor de gemalen testset - monsters (n=22) \olerd een SEP berekend van 
3,4%. Met name monster 33 beinvloedde de hoogte van de SEP in sterke 
mate (zie figuur 6). 
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3.4 Resultaten uitgebreide calibratieset 
Omdat, zoals het onderzoek aan de test - set monsters laat zien, de 
nam-1keurigheid van de bepaling aan zowel de hele korrel als aan het 
gemalen produkt onvoldoende is voor kwantitatieve toepassing, is een 
uitgebreide calibratieset samengesteld bestaande uit zowel de 
calibratie monsters (n=20) als de testmonsters (n=22). 
Uitgangspunt van deze uitgebreide calibratietest is dat alle door de 
firma Sierra te produceren langzaam1-1erkende NPK-meststoffen in deze 
calibratieset vertegenwoordigd zijn. Hierdoor zal de betrouwbaarheid 
van de voorspelling toenemen. 
3.4.1 Hele korrel 
Voor de uitgebreide calibratieset hele korrel werd een correlatiecoêf-
ficient van 0 , 983 berekend met daarbij een SEC van 0,72%. De percenta-
ges coating varieerden van 0,0 tot 12,8% met een gemiddelde van 5,64% 
(fig. 7). Voor de berekening werden 4 golflengten geselecteerd waarvan 
die van 1772 nm en 1744 de meest significante informatie leveren. 
3.4.2 Gemalen produkt 
Voor de gemalen monsters werd een correlatiecoêfficient berekend van 
0,990 met daarbij een SEC van 0,54% (fig . 8). Ook voor deze berekening 
werden 4 golflengten geselecteerd waarvan die van 1788 nm en 1740 nm 
de meest significante informatie leveren. 
3 . 5 Overige berekeningen 
Door een aantal extra berekeningen uit te voeren aan het gemalen pro-
dukt, is de invloed nagegaan van een aantal factoren, zoals het uit-
sluiten van ongecoate NPK-meststoffen ("nullen"), het verwijderen van 
evt. uitschieters en het al dan niet uitmiddelen van inlezingen. 
De gebruikte, uitgebreide calibratieset bestond uit 42 NPK-
meststoffen, waarvan 10 monsters niet gecoat waren . De vraag is of 
deze ongecoate meststoffen wel thuishoren in de calibratieset voor 
gecoate meststoffen . Daarom is er een ijklijn opgesteld aan de hand 
van 32 gecoate meststoffen. Hiervoor werd een R berekend van 0,985 met 
een SEC van 0,5%. Dit geeft geen significante verbetering . 
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Wanneer de samenstelling van de NPK-meststoffen kritisch bekeken wordt 
(bijlage 2) dan blijkt dat monster 13 qua samenstelling een grote af-
wijking vertoont (nl. 56% P 0 ). Nagegaan is wat de invloed van dit 
2 5 
monster is op de ligging van de ijklijn, de correlatiecoëfficient R en 
de SEC van de calibratieset. 
Berekening aan de calibratieset, waaruit het betreffende monster was 
verwijderd, toonde echter geen verandering van de ligging van de 
ijklijn, Ren de SEC (resp. 0,983 en 0,54%). 
Er zijn aan het gemalen produkt (voor n=42) zowel simplo- als triplo-
metingen uitgevoerd. Dit resulteerde in 2 ijklijnen met een SEC van 
resp. 0 , 55% en 0,54%. Vervolgens zijn de simpla-inlezingen voorspeld 
aan de "triplo-ijklijn" (SEP = 0,78%) en de triplo-inlezingen zijn 
voorspeld aan de "simplo-ijklijn" (SEP = 0, 66%). Hieruit valt te con-
cluderen dat voor de calibratie het inlezen in triplo van weinig in-
vloed is . Bij de voorspelling van individuele waarden van onbekende 
monsters is het in drievoud inlezen wel degelijk van belang. 
4 DISCUSSIE 
Uit de spectra van de monsters betrokken bij het vooronderzoek blijkt 
dat er karakteristieke piekjes zijn aan te '~ijzen voor coating op NPK-
meststoffen (fig. 2). Tevens is er bij deze monsters sprake van een 
lineair verband tussen percentage coating en absorptie bij een aantal 
voor coating karakteristieke golflengten (fig . 3). Het een en ander 
wordt bevestigd door calibratie berekeningen aan 20 speciaal toeberei-
de monsters. Een controletest op de betrou"1baarheid van de calibratie 
levert significante verschillen op t.o . v . de resultaten van de cali-
bratieset (SEC = 0,482%, SEP = 3,3%). Hieruit moet worden afgeleid dat 
de calibratie onvoldoende betrouwbaar is. Het een en ander kan veroor-
zaakt worden doordat: 
a. de calibratieset onvoldoende representatief is 
b. de monsters niet homogeen zijn 
c. de korrelgrootte niet uniform is 
d. de opgegeven percentages coating onvoldoende nau,.,keurig of r e pre-
sentatief zijn voor de monsters. 
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Ad a: Produkt informatie van de praktijkmonsters (bijlage B) laat zien 
dat deze qua samenstelling in meer of mindere mate afwijken van de 
testset-monsters (bijlage A). Uitbreiding van de testset met praktijk-
monsters kan er voor zorgen dat de calibratie meer algemeen toepasbaar 
\Wrd t • 
Ad b: Informatie over de samenstelling van de monsters laat zien dat 
met name bij de praktijkmonsters een aantal prodokten is samengesteld 
uit verschillende grondstoffen. Soms worden hieraan ook nog mineraal-
houdende korrels toegevoegd . Hierdoor kan een heterogeen monster 
ontstaan \olaardoor verschuivingen optreden in het NIR-spectrum (zie 
fig . 9). Door de monsters te malen wordt een homogeen produkt verkre-
gen. 
Ad c: Verschil in deeltjesgrootte (korrelgrootte) heeft invloed op het 
absorptie-niveau (fig . 10). Door de monsters onder standaard condities 
te malen worden monsters verkregen met uniforme deeltjesgrootte. 
Ad d: Door het ontbreken van een referentiemethode is het niet moge-
lijk exacte gegevens te verkrijgen over de nauwkeurigheid van de 
opgegeven percentages coating. Wel kan nagegaan worden wat de sprei-
ding is binnen een partij NPK-meststof door, gedurende de produktie 
van een partij, een aantal monsters te nemen en met NIRS te ana-
lyseren. Een bemonsteringsprotocel kan bij gesignaleerde verschillen 
de namo~keurigheid verbeteren. 
Om de invloed zoals vermeld onder a te bepalen zijn de praktijkmon-
sters toegevoegd aan de testmonsters (uitgebreide calibratieset hele 
korrel, n=42) . De voor deze calibratieset berekende SEC van 0,72% is 
weliswaar minder goed dan die van de calibratieset (SEC 0,48%, n=20), 
maar geldt voor alle door de fabrikant te produceren NPK-meststoffen. 
De nauwkeurigheid van de bepaling blijkt inderdaad te verbeteren door 
de monsters te malen (SEC van 0,72% voor de hele korrel tegen 0,54% 
voor de gemalen monsters) . 
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Om een tweezijdige betrouwbaarheidsinterval van 95% te verkrijgen moet 
de SEC nog vermenigvuldigd worden met 2. Voor de bepaling van het per-
centage coating van een willekeurig monster NPK-meststof wordt de re-
siduele standaard afwijking 0,54 x 2 = 1,08%. 
5 CONCLUSIES 
Voor een calibratieset van 42 monsters gecoate NPK-meststoffen is een 
multiple correlatie coëfficient berekend van 0,990 met daarbij een 
standard error of calibration (SEC) van 0,54% tussen de door de fabri -
kant opgegeven percentages coating en de met NIRS voorspelde percenta-
ges. Indien de set calibratiemonsters representatief is voor alle te 
produceren gecoate NPK- meststoffen zal de nauwkeurigheid bij de bepa-
ling van onbekende NPK-meststoffen vergelijkbaar zijn . 
6 SUGGESTIE VOOR VERDER ONDERZOEK 
Door het ontbreken van exacte informatie over de nauwkeurigheid van 
het percentage opgebrachte coating en over de "monsterfout" is niet 
aan te geven welk gedeelte van de SEC hierdoor veroorzaakt wordt . 
Vervolgonderzoek van monsters, geproduceerd met een pas door de firma 
Sierra in gebruik genomen nieuwe produktie-eenheid, zou hierin duide-
lijkheid kunnen brengen. Deze beter bestuurbare produktie-eenheid kan 
leiden tot een meer constante en be ter definieerbare samenstelling van 
de produkten . Met deze monsters zou mogelijk een betere NIRS-ijklijn 
kunnen worden gemaakt, waardoor de voorspellingen van de percentages 
coating met NIRS betrouwbaarder zouden kunnen worden. 
Er wordt op dit moment verwacl1t dat de vaststelling van de hoeveelheid 
coating met NIRS in een eindprodukt mogelijk moet zijn met een namq-
keurigheid van+ 10% relatief, met een minimum van 0,5% absoluut . 
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BIJLAGE A 
Heerlen, 9 juni 1987. 
cc:SierraBen. 
(AH) 
Naar aanleiding van Uw schrijven, d.d. 1987-07-06, no 2581, 
betreffende het onderzoek met behulp van NIRS in het kader van 
onze ontheffing no 864, zullen de volgende monsters door ons 
worden aangemaakt en U worden toegestuurd: 
Monsternummer: NPK- grondstof: Coating: 
(%) 
1. 21+7+14 0 
2. 21+7+14 2 
3 . 21+7+14 4 
4 . 21+7+14 6 
5. 21+7+14 8 
6. 21+7+14 10 
7. 21+7+14 12 
8 . 21 +7+14 14 
9. 15+15+15 0 
10. 15+15+15 5 
11. 15+15+15 9 
12. 16+10+20 0 
13. 16+10+20 5 
1 4 . 16+10+20 9 
15. 21+7 +14 0 
16. 21+7+14 5 
l 7 . 21+7+14 9 
18. 26+14+0 0 
19. 26+14+0 5 
20 . 26+14+0 9 
Zoals t e lefonisch besproken, zal er, na het bekend zijn van de 
analyse resultaten, een bepreking plaatsvinden betreffende onder 
andere rapportage en eventue le be taling. 
groeten , 
~ - l. K. I. L. T. 
Europe BV. 
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I Monsters opgestuurd naar het RIKILT 
I 
I 
I NUMMER I ANALYSIS I L~EVI~ 
I I I 
I I I 
I I I (months) 
I I I 
I I I 
I 1 I 21- 7-14 I 
I I I 
' 
2 I 26- 14- ·0 I 
I I I 
I . 3 I 15- 15-15 I 
I I . I 
I 4 I 16-1"- 20 I 
I I I 
I 5 I 15 .. 11-13-2-Tr I 3-4 
I I I• 
I 6 I lS-11-13 .. 2-'l'r I 3-4 
I I I 
I 7 I 16- 8- 12-2-Tr I 8-9 
I I I 
I 8 I 14-14-14 I 3-4 
I I I 
I 9 I 14-14- 14 I 3-4 
I I I 
I 10 I 17- 10- l0 I 1~-14 
I I I 
I 11 I 17-10·12 I 5-6 
I I I 
I 12 I 17-10-12 I 5-6 
I I I 
I 13 12-56- 0 I 
I 
14 13-13-13- 3 I 3-4 
I 
15 16- 8-12-2-Tr I 8-9 
I 
16 15- 9-11- 3 I 5-6 
I 
17 16-10- 9- 5 8-9 
18 15- 9- 9- 3 12-14 
19 17- S- 11- 6 3- 4 
I 20 18- 5-12- 3 3-4 
I 
I 2l 15-H, .. l2-2-Tr 5-6 .. 
I 
I 22 I 15- 8-11-2-Tr 12-14 
I I 
!. I 
14- 09- 1987 
I 
_ I 
I COA'fiNJ 
I 
..... 
( PPH ) 
4.6 
4.6 
10.3 
4.6 
4.6 
11.7 
8,5 
8.5 
4.3 
10.3 
7.9 
a.5 
11.0 
5.7 
6.1 
7.3 
12.8 
~ 
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